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Zusammenfassung
Im ersten Teil des Vortrages wird über die Ausgangsproblematik
der Auffangwanne für ein niedergeschmolzenes Core -Core-Catcher -
berichtet, wobei insbesondere auf die Verhältnisse in einem
heliumgekühlten Brüter eingegangen wird.
Die Wärmeabfuhr vom niedergeschmolzenen Kern eines mit Heliumgas
gekühlten Schnellen Brüters (GSB) kann im Prinzip entweder ohne
Einbringen eines zusätzlichen Kühlmittels auf die Coreschmelze
- Kühlung durch Strahlung - oder mittels für den Störfall bereit-
gehaltenen ~ühlmitte~-Kühlmittelkühlung-erfolgen. Die beiden
Verfahren werden erläutert., Bei der KÜhlung durch Strahlung
treten neben Materialproblemeninsbesondere konstruktionstechnische
Fragen auf. Beim zweiten Verfahren, d.h. bei der Kühlmittel-
kühlung, wurden bereits die verschiedensten Kühlmittel disku-
tiert, so z.B. Wasser,Salzschmelzen und flüssiges Metall wie
Blei. Bei allen diskutierten Varianten treten noch unbeantwor-
tete Fragen auf; über deren Lösungsansätze wird berichtet.
In einem hypothetischen Störfall mit Coreschmelzen ist nicht aus-
zuschließen, daß aus den Wärmetauschern auch Wasser bzw. Wasser-
dampf in den Corebereich gelangt und danach Wasserstoff im Con-
tainment freigesetzt wird. Im zweiten Teil des Vortrages wird
auf dieses Problem eingegangen. Von den drei möglichen Vorgängen
zur Wasserstofffreisetzung:
1. Thermische Zersetzung des H20 bei hohen Temperaturen
- Dissoziation,
2. Zersetzung des Wassers durch radioaktive Strahlung
- Radiolyse,
3. Reaktion des Wassers mit den Komponenten der Coreschmelze
- chemische Reaktion
stellt nur der letzte Vorgang ein ernstes Problem dar, da es
unter anderem auch zu Knallgasbildung kommen könnte.
Weil das Wasser auch als geeignetes Kühlmittel zur KÜhlung einer
GSB-Coreschmelze erscheint, wird auf dieses Problem ausführlicher
eingegangen. Da das GSB-Kühlmittel Helium auch nach einem hypo-
thetischen Störfall als Inertisierungsmittel wirkt und man zu-
sätzliche Maßnahmen ergreifen kann, läßt sich beweisen, daß es
in einem GSB zu keiner Knallgasbildung kommen kann.
Problems of a core catcher for aGas Cooled Fast Breeder Reactor
Abstract
In the first part of the report a discussion of the generai problems
of the core-catcher to cool the molten down core is presented, in the
particular for the case of a Helium Cooled,Fast Breeder Reactor(Gas
Cooled Fast Reactor, GCFR)
Theheat transfer from the molten core of a Helium Cooled Fast Reac-
tor can occur either without an emergency extra:-coolant, i.e. by
means of thermal radiation, or by means",ofan emergency coolant,
which is kept in storage for this purpos~."Both systems are dis-
cussed. With the first system there are material and design prob-
lems. With the second system various liquids, such as water, molten salts
or molten metals(lead)have been consi~ered as emergency coolants~
With all these coolants there are still open questions, for some of,
which a possible solution is indicated in the paper.
During a hypothetical accident with core melt down it is possible
that water and/or water vapour from the heat exchangers comes into
contact with the core and hydrogen is formed in the containment.
This problem is discussed in the second part of the paper. Of the'
three possible ways of hydrogen formation:
1. thermal splitting of H20 by high temperatures - dissociation
2. splitting of water through radioactive irradiation -radiolysis
3. reaction of water with the components of the core melt
- chemical reaction
only the last process gives a real problem because of possible
formation of oxyhydrogen gas.
Due to the fact that water appears to be aconve~~ent coolant for
a GCFR-core melt, this method is dealt in more detail in the,paper.
It is possible to show that in a GCFR no formation of oxyhydrogen
gas is possible, due to the presenc~.of the helium coolant, which
also after a,hypothetical melt-down accident acts as a dilution
medit~, and because of possible actionswhich canbe perform~d
duringor after the accident.
AHHOTau,VIR
B nepBO~ qaCTM ~OKna~a c006maeTcH 06 MCXO~HO~ np06neMaTMKe,
cBH3aHHo~ C C03~aHVIeM ynaBnVIBaIDmero 6aKa ~nH pacnnaBnHIDme~cR
aKTMBHo~ 30HbI - TaK Ha3bIBaeMoro IKOp-KeTqepa" -, npMqeM BHMMaHMe
06pamaeTcH oco6eHHO Ha ycnoBMR B peaKTope-pa3MHO~MTene C renMe-
BMM OXJIa:JK~eHIIIeM.
TennOOTBO~ I1I3 pacnnaBneHHO~ aKTIIIBHO~ 30HbI oxna:JK~aeMOro re-
nIlIeM 6bICTporo peaKTopa-pa3MHO~I1ITenH (rOEPp) no cymecTBy MO:JKeT
ocymecTBnHThCH I1InIlI 6e3 npIlIMeHeHIIIH ~ononHIIITenhHoro cpe~CTBa
oxna~~eHMH pacnnaBa aKTIIIBHO~ 30HbI - OXna:JK~eHIIIeM nyTeM TennOBoro
M3nyqeHVIH - I1InM C nOMOmhID npe~Ha3HaqeHHOrO Ha CJIyqa~ aBapIlIM
cpe~CTBa OXna:JK~eHMH - OXna:JK~eHIIIeM C npIlIMeHeHMeM TennOHOCIIITeJIH.
06a MeTo~a onMCbIBaIDTCH B HaCTOHmeM ~OKJIa~e. B cnyqae OXna:JK~eHMH
TenJIOBbIM M3JIyqeHMeM HapH~y C MaTepMaJIhHbIMIII np06neMaMIII B03HMKaIDT,
B qaCTHOCTM, KOHCTpyKU,HOHHO-TeXHMqecKvreBonpOCbI. B cnyqae BToporo
cnoc06a, T.e. OXna:JK~eHIIIH TennOHOCMTeneM, 06CY:JK~anMCh y:JKe caMbIe
pa3HbIe cpe~CTBa OXna:JK~eHMH, TaK, HanpMMep, Bo~a, conHHbIe pacnnaBbI
M ~liI~KM~ MeTann, KaK cBliIHeu, • .IJ.nH Bcex ~I1ICKYTMpyeMbIx BapMaHTOB
nOHBJIHIDTCH BonpOCbI, Ha KOTopbIe nOKa HeT OTBeTa M 0 no~xo~ax K
pemeHliIID KOTOpbIX C006maeTCH.
B cnyqae rMnOTeTliIqeCKO~ aBapMM C paCnJIaBneHMeM aRTMBHo~ 30HbI
Henh3H MCKJIIDqMTh B03MO:JKHOCTh, qTO M3 Terrno06MeHHMKoB Bo~a MJIH
BO~HHO~ nap nona~aeT B 06nacTh aKTIIIBHo~ 30HbI M 3aTeM BO~OPO~
BbI~eJIHeTCH B Kopnyce 6e30nacHocTIII. BTopaH qaCTh ~OKna~a 3aHIII-
MaeTCH KaK pa3 3TO~ np06neMO~. M3 Tpex B03MO:JKHbIX npou,eCCOB
BbI~eneHVIH Bo~opo~a:
T. TepMVIqeCKOe pa3nO:JKeHIIIe H20 npM BbICOKVIX TeMnepaTypax -
,Il,vrcCOu,I1Iau,VIH,
2. pa3nO:JKeHVIe BO~bI pa~I1IOaKTVIBHbIM liI3nyqeHMeM - pa~liIonliI3,
3. B3aliIMo~e~cTBvre BO,Il,bI C ROMnOHeHTaMVI pacnnaBa aKTliIBHo~
30HbI - XVIMliIqeCKaH peaKlJ,I1IH
TonbKO rrOCne~HHß rrpo~ecc BM~BHraeT Cepbe3HYro rrpo6neMy, TaK KaK,
Mez~y rrpOqHM, B03MOZHO 6Mno 6M 06pa30BaHHe rpeMyqerO ra3a.
ITocKonbKY Bo~a Ka~eTCH TaK~e H rrpHrO~HMM TerrnOHOCHTeneM ~nH
oxnaz~eHHH pacrrnaBa aKTHBHOß 30HM rOEPp, oco6eHHoe BHHMaHHe
y~enHeTCH 3TOß rrpo6neMe. TaK KaK TerrnOHOCHTenb ~nH rOEPp, renHß,
~eßCTByeT KaK cpe~CTBO HHepTH3a~HH TaK~e H rrocne rHrrOTeTHqeCKOß
aBapHH H MO~HO rrpHHHTb ~orronHHTenbHMe MepbI, MO~HO nOKa3aTb,
qTO B rOEPp 06pa30BaHHe rpeMyqerO ra3a He Mo~eT HMeTb MeCTa.
1. Einleitung
2. Verhältnisse in einem gasgekühlten schnellen Brüter
nach einem Kernniederschmelzen
3. Kühlung der Schmelze durch Strahlung
4. Kühlmittelkühlung
4. 1• Kühlung mit Wasser
4.2. KÜhlung mit Salzen
4.3. Kühlung mit Blei
5. Wasserzersetzung bei einem Kernschmelzen
6. Vermeidung der Wasserstoffbildung
7. Einfluß von Helium auf die Zündgrenze
8. Erniedrigung des Gasdruckes in der Sicherheitshülle
8.1. H2-Rekombination
8.2. 02-Absorption
9. Zusammenfassung und Ausblick
-1-
1. Einleitung
Bei der Auslegung von Reaktoren wird stets darauf geachtet,
daß die Kühlung des Kernes unter allen möglichen Umständen
gewährleistet ist. Wird der Kern eines Reaktors ungenügend
gekühlt, dann kann das zu seinem Niederschmelzen führen.
Falls keine geeignete Vorrichtung zum Auffangen dieser Kern-
schmelze~Core-Catcher-vorgesehen ist, kann diese unkon-
trolliert außerhalb des Sicherheitsbehälters gelangen.
Um auch die mit einem solchen hypothetischen Unfall vor-
handenen Risiken abzudecken, untersuchen wir auch, wie eine
solche geschmolzene Kernrnasse in einem "Core-Catcher" be-
wältigt werden kann [1,2] .
Bislang wurden bei den Uberlegungen zur Auslegung von Reak-
toren Unfälle, die zum Nederschmelzen des Kerns führen, so
unglaublich angesehen, daß man sie nicht als Auslegungsun-
fall betrachtet hat. Eine genaue Untersuchung der Reaktoren
mit verschiedenen Kühlmitteln zeigt, daß die dynamischen
Vorgänge, die zum Kernniederschmelzen führen könnten, sehr
unterschiedlich sind. So zeigt sich bei den wasser- und
flüssigmetallgekühlten Reaktoren, daß die Notkühlung den
Abschmelzvorgang zwar verzögern würde,' daß aber anderseits
die Gefahr einer chemischen Reaktion, wie z.B. Metall-Wasser
bzw. einer thermischen Explosion von Brennstoff-Natrium
weitere Probleme mit sich bringt. Diese zusätzlichen Pro-
bleme, wie Reaktionen zwischen Kernmaterialien und Kühl-
mittel treten beim gasgekUhlten Reaktor nicht auf, wobei
hier an die Kühlung mit Helium gedacht ist. Die Kühlung
mit Distickstofftetroxid wird hier nicht betrachtet.
~~~ Druck am: 16.1.1976
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2. Verhältnisse in einem gasgekühlten schnellen Brüter
nach dem Kernniederschmelzen
Wegen der geringen Wärmekapazität und der schlechten Wärme-
leitfähigkeit des Heliums wird es bei einem Gasbrüter mit
keinem zusätzlichen Kühlmittel im Core-Catcher zu keiner
Fragmentation, d.h. zu keiner Granulatbildung der Kern-
schmelze kommen. Dies gilt auch für den Fall eines tropfen-
weisen Abschmelzens des Kerns, da sich auch in diesem Fall
eine zusammenhängende Schmelze am Boden der Auffangwanne
bildet. Das wird bewirkt durch die geringe Wärmeabfuhr von
der Oberseite der niedergeschmolzenen Masse und durch die
geringe Wärmeleitfähigkeit des volumenbeheizten, oxidischen
Brennstoffs. Das heißt andererseits, daß die thermisch-
kritische Schichtdicke gering ist und daß die Verteilung
der flüssigwerdenden Masse rasch erfolgt. Damit wird aber
zugleich die Bildung einer kritischen Masse und daraus
folgend eine nukleare Explosion verhindert. Im ungünstigs-
tigen Fall wird man hei einem Gasbrüter nach Beendigung
des Unfalls mit einer Schmelze im Core-Catcher zu tun haben,
die sich bis in die Nähe ihres Siedepunktes aufheizt. Wie
zu vermuten war und durch Experimente -gezeigt ist [3J ,
ist der oxidische Brennstoff und das metallische Struktur-
material auch in der flüssigen Phase getrennt. Die Spalt-
produkte werden entsprechend ihrer Eigenschaften auf die
Schichten verteilt sein, was einer Auf teilung der Nach-
wärme von 50% in der oxidischen, 30% in der metallischen
Phase und 20% der Nachwärme im Gasraum entspricht.
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3. Kühlung der Schmelze durch Strahlung
Die Kernschmelze kann sich bis in die Nähe ihres Siedepunk-
tes auch bei intensiver Bodenkühlung aufheizen, da die an
der Auffangwanne anliegende und erstarrte Schicht wegen
ihrer schlechten Wärmeleitung den Wärmefluß sehr stark
mindert, wie das aus Abb.1 bzw. 2 von L.Barleon [1J her-
vorgeht. Abb.1 zeigt das Temperaturprofil in der Schmelze;
und Abb.2 zeigt den Wärmefluß nach unten, d.h. durch die er-
starrte Oxidschicht und nach oben in Abhängigkeit von der
Nachwärme.
Der große Wärmefluß nach oben würde ein Abschmelzen der
Reaktoreinbauten bewirken. Um das Abschmelzen zu verhindern,
muß eine gekühlte Abdeckung vorgesehen werden. Diese Ab-
deckung muß so konstruiert sein, daß gewährleistet ist,
daß die heiße Kernmasse möglichst schnell in den abgedeck-
ten Bereich des Core-Catchers gelangt. Abb.3 stellt eine
schematische Skizze einer solchen Konstruktion dar. Es
wurden auch modifizierte Vorrichtungen dieser Art disku-
tiert, so z.B. eine in mehrere Zellen unterreilte Wanne
[4J • Bei allen diskutierten Vorschlägel1tauchen entweder
konstruktions- oder funktions technische Schwierigkeiten
auf, deshalb wurde bereits auch die Kühlung der Reaktor-
einbauten, wie Schilde, Gitterplatten usw. durch ein ein-
gebautes Kühlsystem vorgeschlagen I)J . Aber auch dieser




Da man bei der Kühlung durch Strahlung sehr hohe Tempera-
turen der Schmelze nicht vermeiden kann, und damit werk-
stoffliche und ingenieurmäßige Probleme auftauchen, liegt
es nahe, nach einer Kühlung der Schmelze mit einem geeig-
neten Mittel Ausschau zu halten. Dabei ist insbesondere
an das Wasser zu denken.
4.1 Kühlung mit Wasser
Bei der Kühlung mit Wasser soll eine entsprechende Menge
Wasser in die Reaktorkaverne gespült werden. Der an den
erhitzten Reaktoreinbauten und durch die Kernschmelze
erzeugte Wasserdampf soll an Wärmesenken der Sicherheits-
hülle kondensiert werden und damit den Wärmeabtransport
von der Schmelze bewirken. Auch bei dieser Kühlmethode
werden noch verschiedene ungeklärte Fragen aufgeführt, so
z.B. der Transport der Nachwärme von der Schmelzoberfläche
zum eingespritzten Wasser, Dampfdruckaufbau im Spannbeton-
behälter, sowie die chemische Reaktion von Wasser mit der
Schmelze u.a.m. I)J . Auf die zuletzt angeführte Frage
soll noch eingehender eingegangen werden, da, wenn man
schon einen hypothetischen Kernschmelzunfall annimmt,
nicht auszuschließen ist, daß durch einen Schaden in Wärme-
tausehern ein Wassereinbruch in die Reaktorkaverne erfolgt.
4.2 Kühlung mit geschmolzenen Salzen
Die Auswahl eines geschmolzenen Salzes als Kühlmittel einer
Kernschmelze kann ähnlich erfolgen, wie die Auswahl von
geschmolzenen Salzen für die Kühlung von Reaktoren. Dabei
wird nur zu beachten sein, daß für die Coreschmelze-
Kühlung ein Salz erforderlich ist, das bei relativ nied-
-5-
r1gen 'l'emperaturen einen hohen Dampfdruck oder aber eine
sehr gute Leitfähigkeit aufweist. Im ersten Falle erfolgte
der Wärmetransport mittels Salz durch Verdampfen an der
Schmelze und Kondensation an vorgesehenen Wärmesenken der
Sicherheitshülle, d.h. man hätte einen ähnlichen Vorgang
wie bei der Wasserkühlung. Für den zweiten Fall müßten
ähnliche Bedingungen geschaffen werden, wie bei der nach-
her zu besprechenden Metallkühlung. Da es unwahrscheinlich
erscheint den Bedingungen für den zweiten Fall zu entsprechen,
wird dieser Fall hier nicht weiter diskutiert.
In Tabelle 1-5 sind Salze bzw. Salzgemische mit niedrigem
Schmelzpunkt bzw. Siedepunkt zusammengefaßt. Bei den Zwei-
und Dreistoffsystemen sind Systeme berücksichtigt, bei
denen zumindest eine Komponente einen niedrigen Siedepunkt
aufweist.
Die Fluoride und Chloride erscheinen wegen ihrer chemischen
Stabilität am geeignetesten. Bei Halogeniden mit mehreren
Wertigkeiten werden die möglichen chemischen Vorgänge kom-
plex. Daher soll als Beispiel das zweiseitige Salz Zink-
chlorid näher betrachtet werden.
Von einem Salz als Kühlmittel ist u.a. zu verlangen, daß
es eine chemische Stabilität und keine starke Korrosivität
aufweist. Die Wechselwirkung mit den Komponenten der Core-
Schmelze läßt sich aus den entsprechenden Bildungsenergien
in etwa abschätzen. In Abb.4 sind die freien Bildungs-
energien des ZnC1 2 und einiger Komponenten der Coresbhmelze
eingetragen. Daraus 1st zu ersehen, daß das Chlor gegenüber
Zink eine höhere Affinität hat als gegenüber Eisen, Nickel und
mit Einschränkung gegenüber Chrom - also gegenüber den
Hauptelementen des Stahls. Bei Uran 1st es umgekehrt, nur
ist hier zu beachten, daß das Uran in der Schmelze nicht
elementar vorliegt, sondern als Uranoxid. Daher hat man
bei der Abschätzung der Wechselwirkung die Summenformel
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in Betracht zu ziehen.
Die Summenformel der Bildungsenergien bei 1000 K, also knapp
unterhalb des Siedepunktes ist
(-99) - (2-35) +-(2-59) - 46
- 169 +- 164
Demnach ist zu erwarten, daß bei einem direkten Kontakt
zwischen U0 2 und znC1 2
keine stärkere Reaktion eintritt.
Aber auch bei einer Reaktion würde sich nur ein Gleichge-
wicht einstellen. Das Urantetrachlorid hat zudem einen nied-
rigen Schmelzpunkt (angegeben wird 567°C bzw. 590°C) und
einen niedrigen SIedepunkt (angegeben wird 618°C bzw. 787°C).
Daraus wäre zu folgern, daß auch bei einer Reaktion durch
das entstehende und verdampfende Urantetrachlorid Wärme
von der Kernschmelze abgeführt wird. Die Spaltprodukte
machen das System komplexer.
Bei der KÜhlung mit geschmolzenen Salzen wird man auch an
geeignete Gemische denken. Das Salz bzw. Salzgemisch
könnte man entweder im Core-Catcher bereithalten oder nach
einem Unfall zuführen. Die Zufuhr könnte auch als Pulver-
sprühung erfolgen. Dabei hätte man evtl. den vorteil, daß
man diese Partikel leichter in gewünschter Größe als bei
Wasser einsprühen könnte.
Obwohl die Verwendung eines Salzes als Kühlmittel einer
Kernschmelze attraktiv erscheint, sind keine eingehendere
untersuchungen noch vorgenommen, die auf jeden Fall erfor-
derlich wären. Hinzuweisen ist noch, daß die Verdampfungs-
wärme der Alkalichloride um 40-55 kcal/Mol schwankt [6],
das ergibt eine Verdampfungswärme bis 160 cal/g, also in
der Größenordnung wie bei den Metallen.
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4.3 Kühlung mit flüssigem Metall insbesondere mit Blei
Bei der Kühlung der Kernschmelze mit einern flüssigen Metall
wird man unwillkürlich an die Verhältnisse bei einern natri-
umgekühlten schnellen Brüter denken, d.h. wo man mit Hilfe
des sehr gut wärmeleitenden und bis zu größerer Höhe im
Sumpf der Reaktorkaverne befindlichen Natrium die Nach-
wärme an die Sicherheitshülle abführen will.
Von den in Frage kommenden Metallen scheiden bei einer ein-
gehenderen Nachprüfung fast alle aus, so z.B. die Alkali-
metalle wegen ihrer Reaktivität; Zinn, Zink, Indium und
Gallium wegen ihrer Korrosivität im flüssigen Zustand gegen-
über Stahl. Quecksilber hat eine höhere Dichte als die
Kernschmelze und damit würde die Schmelze auf dem Quecksil-
ber zu schwimmen kommen. Ernsthaft wurde lediglich das Blei
als Kühlmittel für eine Kernschmelze ins Gespräch gebracht
1:7,8J . Nach den Vorstellungen in Battelle Memorial Institut
I)] sind zwei Möglichkeiten zur Kernschmelzekühlung nach
dem sogenannten "Lead-Slurry-Concept" diskutiert worden:
a) das Blei wird mit Wasser überschichtet,
b) der Core-Catcher besteht nur aus Blei, d.h. ohne Wasser.
In beiden Fällen wird angenommen, daß der oxidische, d.h.
der Brennstoffanteil der Schmelze im Blei wegen der Dichte-
verhältnisse suspendiert. Der leichtere, metallische Teil
der Schmelze schwimmt auf dem Blei. Der suspendierte oxi-
dische Teil der Schmelze gibt im ersten Fall seine Wärme
über Konvektion und über die metallische Phase an das ver-
dampfende Wasser ab. Im zweiten Fall wird die Wärme über
die Seitenwände und über verdampfendes Blei abgeführt.
Auch nach den Vorschlägen von C.A. Goetzmann soll die oxi-
dische Phase der Kernschmelze in Blei suspendiert sein.
Die Bleimenge soll tm 1000 t für einen 1000 MWe-gasgekühl-
ten Brutreaktor betragen. Diese Bleimenge soll die Nach-
wärme an die besonders konstruierte Seitenwände ableiten.
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Obwohl die Diskussion über dieses Verfahren noch anhält,
können Bedenken gegen dieses Verfahren angebracht werden.
Eine Nachprüfung der möglichen Dichteänderung sowohl des
oxidischen Teils der niedergeschmolzenen Coremasse wie
des für die Auffangwanne vorgesehenen Bleis zeigt, daß
sich die Dichten sehr stark ändern können. Die Dichte-
änderung der oxidischen Phase kann durch die Spaltprodukte
und der sich während des Störfalles bildenden Oxide ver-
ursacht werden. Die Dichte des Bleis der Auffangwanne
ändert sich durch die Löslichkeit der Stahlkomponenten im
Blei. Diese Dichteänderungen machen eine Suspensionsbil-
dung der oxidischen Phase im Blei fraglich und damit er-
scheint das darauf basierende Blei-Core-Catcher-Konzept
noch unzuverlässig.
Bei der Verwendung von Blei als Wärmeübertragungsmittel
im Core-Catcher sind durch die Dichteänderungen in den
einzelnen Phasen der Schmelze auch andere Wirkungsweisen
dieses Core-Catchers denkbar. Abb.S zeigt schematisch die
mögliche Anordnung der Phasen.
5. Wasserzersetzung bei tUnern Kernschmelzen
Wie vorher berichtet denkt man unter anderem auch an Wasser
als Kühlmittel für die Kernschmelze und da man in hypothe-
tisch denkbaren Fällen nicht ausschließen kann, daß das
Wasser in die Reaktorkaverne gelangt, ist man gezwungen
die Frage der Wasserzersetzung und der Wasserstofffrei-
setzung auch bei einem ga$gekühlten Brutreaktor zu unter-
suchen. Dabei sind folgende Vorgänge zu unterscheiden [9J
1. Thermische Dissoziation - Zersetzung des Wassers bei
hohen Temperaturen;
2. Radiolyse-Zersetzung des Wassers durch Strahlung
3. Chemische Reaktion-Wechselwirkung des Wassers mit den
Komponenten der Coreschmelze insbesondere mit Metall
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Von den drei möglichen wasserstoffzersetzenden Vorgängen
beim Coreschmelzen ist die Radiolyse ein relativ langsam
ablaufender Prozeß. So wird in einern freien Containment-
volumen von 50000 m3 eines Druckwasserreaktors von 2000 MW th
eine Wasserstoff-Konzentration von 0,56 Vol% nach 30 Tagen





und 30 Tage, d.h. insgesamt 280 m3 H2 •
Dabei ist angeführt, daß die angenommenen Bedingungen sehr
konservativ sind.
Die thermische Dissoziation führt auch bei sehr hohen
Temperaturen und relativ niedrigen Drucken, wie z.B.
3000 Kund 10 ata, erst zu einer Dissoziation von 7,64%.
Außerdem ist zu beachten, daß sowohl bei der Radiolyse
wie bei der thermschen Dissoziation stets neben Wasserstoff
auch Sauerstoff bzw. OH freigesetzt wird, so daß neben der
Dissoziation zugleich eine Rekombination stattfindet. Bei
einer thermischen Dissoziation stellt sich im Temperatur-
gradienten stets das Gleichgewicht ein, so daß es praktisch
zu keiner Explosion durch Knallgasbildung kommen kann.
Bei einer chemischen Reaktion wird der Sauerstoff gebunden
und nur der Wasserstoff wird freigesetzt. Als Reaktionspart-
ner bei einem hypothetischen Unfall des Kernschmelzens
bieten sich die matallischen Komponenten an. Die Metall-
Wasser-Reaktion kann sehr schnell verlaufen und daher könnten
größere Mengen Wasserstoff freigesetzt werden. Sollte der
freigesetzte Wasserstoff auf seinem Wege von der Entstehungs-
stelle so abgekühlt werden, daß er bei einem Zusammentreffen
mit dem Sauerstoff aus deF Containmentluft nicht sofort
rekombiniert, so wäre eine Möglichkeit zur Knallgasbildung
gegeben. Bei Vorhandensein einer Zündung käme es zur Ex-
plosion.
In Zusammenhang mit einer Wasserkühlung der Kernschmelze
wäre noch auf die mögliche Wasserdampf-Explosion bei einern
plötzlichen Zusammentreffen einer größeren Menge der frag-
mentierten Kernschmelze mit Wasser hinzuweisen. Diese Ex-
plosion läßt sich mit Sicherheit vermeiden, wenn sicher-
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gestellt ist, daß keine Schmelze in einem Wassersumpf
gelangt. übrigens erscheint es erforderlich, die Gefähr-
lichkeit dieses Effektes genauer zu untersuchen, denn ander-
sei ts könnte damit unter Umständen' eine ge'fährliche Kompak-
tierung verhindert werden.
6. Vermeidung der Wasserstoffbildung
Nach der Feststellung, daß durch die Metall-Wasser-Reaktion
die größere Menge Wasserstoff von den wasserstofferzeugenden
Vorgängen entstehen könnte und daher von da die größte Ge-
fahr zu einer Knallgasbildung ausgeht, liegt es nahe, daß
man nach Möglichkeiten zur Vermeidung der Wasserstoff-
bildung sucht. Als sicherer Weg dazu wäre die Trennung der
Reaktionspartner, d.h. das Wasser von der metallischen
Phase fern zu halten. Während des Niederschmelzvorganges
läßt sich das nicht erreichen. Beim bereits niederge-
schmolzenen Core sind folgende Trennungen möglich durch:
a) - Aufbringen einer inerten Schicht auf die Metallschmelze
-Abdeckmittel-
b) - Zumischen einer Komponente zur Erniedrigung der Dichte
des oxidischen Brennstoffes -Verdünnungsmittel-
In diesem Falle käme die oxidische Phase auf der me-'
tallischenPhase zu schwimmen.
c) - Zulegieren schwerer Metalle zu der Stahlschmelze.
Von einem Abdeckmittel wäre zu verlangen, daß es mit Wasser
nicht reagiert, der Schmelzpunkt sollte unter dem der Stahl-
schmelze liegen und die Dichte des geschmolzenen Abdeck-
mittels müßte geringer sein als die des Stahls. Da die
meisten Metalle als Abdeckmittel ausscheiden und die Oxide,
die chemisch stabil sind aber eine Löslichkeit mit dem
Brennstoff haben, erscheint dieser Weg nicht praktisch.
Anderseits bietet die gegenseitige Löslichkeit der Oxide
gerade die Möglichkeit den Brennstoff zu verdünnen und
-11-
damit zu erreichen, daß die oxidische Phase auf die metal-
lische zu liegen kommt. So wäre es möglich den Brennstoff
mit Siliziumoxid zu verdünnen, aber es ist anzunehmen,
daß sich dazu auch andere Oxidsysteme eignen.
Von den Zulegierungsmetallen, die eine bedeutend höhere
Dichte als 10 g/cm 3 haben und damit die Metallschmelze
schwerer machten als die oxidische Phase, kämen nur Tantal,
Wolfram, Uran und Quecksilber in Frage. Quecksilber wird man
wegen seiner Korrosivität und Toxivität ausscheiden. Tantal
und Wolfram haben sehr hohe Schmelzpunkte, so daß zu be-
fürchten ist, daß der Legierungsvorgang relativ langsam
verliefe. Metallisches Uran hat ein hohes spez. Gewicht von
18,7 g/cm 3 und einen relativ niedrigen Schmelzpunkt. Diese
Tatsachen würden für das metallische Uran als Beschwerungs-
substanz sprechen, aber anderseits käme in die Reaktor-
kaverne noch mehr reaktives Material, so daß die Verdünnung
der oxidischen Phase am geeignetesten wäre.
7. Einfluß von Helium auf die Zündgrenze
Das Wasser wäre in mancher Hinsicht ein wünschenswertes
Kühlmittel für eine Kernschmelze, obwohl mit der dabei
auftretenden Wasserzersetzung Probleme entstehen. Darum
erscheint es angebracht, den Einfluß von Helium näher zu
untersuchen. Diese Arbeiten sind im Gange. Nach den ersten
UbeI:legungen kann geschlossen werden, daß das Helium bei
einem Störfall mit Wasserstofffreisetzung als Inertisierungs-
mittel wirkt, so daß es zu keiner Knallgasbildung bzw.
Knallgasexplosion kommen kann.
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Nach früheren Untersuchungen engen chemisch inerte Sub-
stanzen den zündgrenzenbereich ein. Der Einfluß der unter-
suchten Substanzen nimmt in folgender Rangfolge zu I: 13,
vgl. 9]
Abb.6 und t zeigen die Zündgrenzen von Wasserstoff in Luft
mit Kohlendioxid bzw. Stickstoff sowie mit Wasserdampf
[j] . Abb. 8 wiedergibt die Zündgrenzen von Wasserstoff in
Luft mit verschiedenen Verdünnungsstoffen 1)4-16J •
Zur Diskussion des Einflusses des Heliums auf die Zünd-
grenze des Wasserstoffs ist es erforderlich, einige Daten
des Gasbrüters festzuhalten. Nach I}J befänden sich in der
Sicherheitshülle mit einem freien Volumen von 60000 m3 nach
einer Kernschmelze ein Gemisch von 72 t Luft und 12 t Helium
mit einem Gesamtdruck von 3 bar und einer Temperatur von
140o C. Das bedeutet, daß das Gasgemisch etwa 54,5 Vol.%
Helium enthielt. Die Sauerstoffkonzentration betrüge nur
ca. 8,5 Vol. %.
Die Kernschmelze setzte sich aus über 120 t Brenn- bzw.
Brutstoff und etwa 39,5 t Stahl- zusammen [1J . Wenn man
Stahl gleich Eisen ansetzt und die Oxidation des Eisens
zu FeO annimmt, dann würden bei vollständiger Oxidation
des Eisens etwa 70,6.104 Mol Wasserstoff entwickelt. Nach
der Kernschrnelze wäre dann in der Sicherheitshülle_ein Gas-
gemisch aus ca. 11,3 Vol.% Wasserst6ff, 40,3 Vol.% Luft
und 48,4 Vol.% Helium. Daraus folgte, daB man sich etwa
an der Inertisierungsgrenze befände, wenn man die Inerti-
sierungswirkung von Helium etwa dem des Wasserdampfs gleich-
setzte (vgl. Abb.B und Abb.1), auf jeden Fali ist man weit
entfernt von dem Detonationsbereich.
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Die Verhältnisse werden noch mehr entschärft, wenn man an-
nimmt, daß es unwahrscheinlich erscheint, daß der ganze
metallische Anteil der Schmelze mit dem Wasser reagieren
kann, und daß ein Teil des Wasserstoffs noch unterhalb der
Zündgrenze bei höherer Temperatur rekombinieren wird.
Außerdem ist zu beachten, daß die Untersuchungen des zeit-
lichen Verlaufs eines Störfalles mit H2-Freisetzung bei
Leichtwasserreaktoren zeigten Ij7] , daß zuerst Wasserdampf
erzeugt wird und danach eine korrelierende Wasserstqff-
und Wasserdampfproduktion einsetzt, wie das aus Abb.S und
1Q hervorgeht.
Der zugleich entstehende Wasserdampf erhöht die Konzentra-
tion des Inertisierungsmittels~Nacheinem Kernschmelzen-
unfall hat das Gasgemisch eine Temperatur von 1400 e, so
daß keine H20-Kondensation auftritt. Aber bereits die
Tatsache, daß die Wasserstofffreisetzung verzögert und
zugleich mit Wasserdampferzeugung erfolgt, sollte es er-
möglichen, durch Rekombination oder Absorption einer Kom-
ponente des Knallgas, d.h. durch Absorption das Sauerstoff
oder Wasserstoff, die Konzentration der Gase unterhalb der
Zündgrenze zu halten.
8. Erniedrigung des Gasdruckes in der Sicherheitshülle
Da im Gasgemisch nach einem Kernschmelzen mit Wasserstoff-
freisetzung sowohl Wasserstoff wie Sauerstoff vorhanden
sein wird, bieten sich Katalysatoren zur Rekombination
dieser Gase zu Wasser an. Die marktübliche Katalysatoren
auf pd-Basis sind bis 6000 e auch in Gegenwart von H20-
Dampf wirksam \Ja] . Die Unsicherheiten durch Vergiftung
der Katalysatoren durch flüchtige Spaltprodukte sowie der
evtl. ungenügenden Umwälzung des Gasgemisches am Kataly-
sator müssen noch untersucht werden. Die Rekombination des
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im Containment vorhandenen Sauerstoffs sowie des freige-
setzten Wasserstoffs hätte den Vorteil, daß hier auf jeden
Fall ein, Druckabbau erreicht wird:
Aus 3 Mol Gas entsteht 2 Mol Wasser bzw. Wasserdampf.
8.1. Absorption von Wasserstoff
Ein technisches Verfahren für eine Absorption des bei einern
Coreschmelzen freigesetzten Wasserstoffs ist unbekannt. Des-
halb soll hier nur auf die Methoden zur gasanalytischen Be-
stimmung als Diskussionsgrundlage hingewiesen werden. Bei
der Wasserstoffabsorption durch Silberpermanganat nach der
Gleichung
würde man enorme Silbermengen bedürfen. Die ABsorption durch
Pikrinsäure lösungen
erfordert ebenfalls einen hohen Chemikalieneinsatz und
bedarf noch einen Pd-Katalysator.
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Einen Katalysator erfordert auch die Absorptionsmethode
mittels Natriumchloratlösung
Der Einsatz von Katalysatoren macht das Verfahren wegen der
Verhältnisse nach einem Unfall noch unsicherer. Daher wird
auch die Rekombination des Wasserstoffs mit Dinitroresorcin
in wässriger Suspension in\Gegenwart eines Nickelkataly-
sators
wenig aussichtsreich angesehen.
Die Verbrennung des Wasserstoffs an Kupferoxid
würde keinen Druckaufbau verhindern, wenn das H20 nicht
zugleich an einer Wärmesenke kondensiert wird.
8.2 Absorption von Sauerstoff
Neben der Absorption von Wasserstoff ist auch an die Ab-
sorption von dem im Containment vorhandeben Sauerstoff zu
denken. Die Absorption von Sauerstoff erscheint wegen
seiner größeren Löslichkeit in wässriger Phase erfolgs-
versprechender. Dazu bieten sich die gasabsorptionsme-
trischen Bestimmungsmethoden an IJ9J . Bei der Absorption
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mittels einer alkalischen Pyrogallol-Lösung wird eine
Lösung aus einern Gewichtsteil Pyrogallol in 6,5 Gewichts-
teilse einer wässrigen Kalilauge verwendet. Die Lösung
ist unter Luftabschluß herzustellen.
Da das Oxyhydrochinon relativ teuer ist, soll die alka-
lische Oxyhydrochinonlösung zur Sauerstoffabsorption aus
billigerem Hydrochinon hergestellt werden.
Neben diesem organischen Absorptionsmittel wären noch die
anorganischen zu erwähnen, so die alkalische Natrium-
dithionitlösung. Die Absorption erfolgt auf Grund der
Reaktion:
Eine sehr wirksame Absorptionslösung stellt eine schwe-
felsaure Chrom (II)-Sulfatlösung dar.
Die Kupfer (I)-Chloridlösung kann ammoniakalisch sauer
oder neutral sein.
Von den festen Absorptionsmitteln wäre der gelbe Phosphor
und aktives Kupfer anzuführen.
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9. Zusammenfassung und Ausblick
Ausgehend von den Verhältnissen in einem gasgekühlten
Schnellen Brüter nach einem hypothetischen Unfall mit Kern-
schmelzen, wurden die Kühlmöglichkeiten für die Kernschmelze
diskutiert. Bis heute ist noch kein anerkanntes Verfahren
zur Beherrschung dieses Falles entwickelt.
Läßt man die Schmelze frei, d.h. die Wärme nach oben ab-
strahlen, muß neben einertntensiven Bodenkühlung auch
für eine Kühlung der Restreaktoreinbauten gesorgt werden.
Die Kühlung mit Blei, d.h. die Wärmeabfuhr mit flüssigen
Blei an die Containmentwand ist sehr problematisch.
Die Kühlung der Schmelze mit verdampfenden und konden-
sierenden geschmolzenen Salzen erweist sich als wirksam
und entwicklungsfähig. Weitere Arbeiten sind erforderlich.
Da man nach einem Unfall mit Kernschmelzen einen Wasser-
einbruch in die Reaktorkaverne nicht ausschließen kann,
muß das Wasser als Kühlmittel besonders beachtet werden.
Die ersten Untersuchungen zeigen, daß die als Problem an-
gesehene Wasserzersetzung durch das Helium, das als
Inertisierungsmittel wirkt, weniger gefährlich erscheint.
Auch ein Verfahren mit Wasserkühlung erfordert noch eingehen-
dere Untersuchungen auch experimenteller Art. Da das Core-
schmelzen immer mehr in den Blickpunkt der Reaktorsicher-
heit rückt, könnten bei einer Wasserkühlung der Schmelze
Parallelen zu den Problemen bei Leichtwasserreaktoren ge-
funden werden und damit käme die Kernschmelzenkühlung auf
breitere Foschungsbasis.
Bei einem Gasbrüter mit Distickstofftetroxidkühlung wird
man das Wasser als Kühlmittel der Kernschmelze wohl aus-
schließen müssen, da erschiene die Kühlung mit geschmolzenen
Salzen erfolgversprechender.
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Tabelle 1: Salze mit einem Schmelzpunkt unterhalb 500°C
bis 100°C l;?j.s 300°C bis 500°C
Salz Schmelz-Siede Salz Schmelz-Siede Salz Schmelz-Siede
punkt punkt punkt
oe °c °c
ASCl 3 -18 130,2 GaBr 3 121 , 5 278,8 BeCl 2 440 520
MOF
6 17 35 GaCl 2 170,5 z.200 Bi 2 (Mo0 4 )3 439 -
GaCl 3 77,9 201,2 AICl 3 190 1827 CuCI 442 1366
subl.
177,8
SbF 5 7,0 149,5 AS 2S3 300 707 CUCl 2 498 z.CuCI
SbCl 3 73,4 223 BiCl 3 230 447 PbCl 2 501 950
SbBr 3 96,6 280 LiNo3 255 - KFS03 311 -
NbF 5 72 220 MOCl 5 194 298 KN0 2 387 -
TaF 5 96,8 229,5 RbOH 300 - KRe04 350 -
SnBr 4 31 202 RbFS0 3 304 - KHS 455 -
Pb 2S 2 420 850 KN0 3 334 z.400
Pb2S3 213 - RbN03 310 -
NaOH 319 1390 Sr(OH)2 375 -
NaN0 3 306,8 z.380 Sr(NO)3 570 -
NaN0 2 271 z.320 InJ 2 351 715
NaHS 350 - TICI 430 720
Na 2S4 275 zers. PbBr 2 373 916
SnCl 2 246 623 NaBr 381
ZnCl 2 262 732 ZnBr 2 394 650
InCl 2 235 550
InJ3 210
FeCl 3 282 315
SbJ3 167 401
NbCl 5 194 254
TaBr 3 240 348,8
TaCl 5 221 239,8
TeBr 2 210 339
TeCl 2 209 327
TIN03 206 430
SnF 4 - 705
Tabelle 2: Chloride der Alkali, Erdalkali und einiger anderer Metalle
I Sehmelz- Siede- Dichte Viskosi- , Oberfl.- ,Spez.Wärme
punkt punkt tät Spannung
°c °c g/em 3 ep dyn/ern eal/g
SnCl 4 -33 114, 1 2,232
AlCl 3
1902 ,5atm 177 subl. 1,31 f1
NbC1 5 194 240,5 3,92
BiC1 3 230 447 4,75
SnC1 2 246 623 3,393
246
ZnC1 2 262 732 2,91
25
t
ZrC1 4 300 subl.
BeC1 2 400 520 1,899
25
. RbC1
2 501 950 5,85 490°:138 540:0,121
LiCl 613 1353 2,068 25 614°:137 607:0,183
YC1 3 680 2,8
18
MgCI 2 708 1412 2,316
RbCI 715 1390 2,088fl °750 :95,7
CaCI 2 772 1600 2,512
25
772°:152
RCI 776 1500 1,984 776°:98,4 771:0,118
NaCI 801 1413 2,165 ° °841 : 1 , 30 803 :113,8
SrCI 2 873 3,052
BaCI 2 962 1560 3,856
24
...... - ........... _- ............ __ ..... _- .....- ----------i----------1---------- ----------- ----------"
UCI 3 835 1727 5,44
25
UCI 4 590 787 4,725
25
ThCI 4 820 subl. 1100 zers. 4,59
720-750
PUCI 4
Tabelle 3: Binäre Chlorid-Systeme mit einem Schmelzpunkt
(Eutektikum) unterhalb 3000 C
Eutektische Komponenten Mol-% I. Komponente II. Komponente
Temp. °c
der 2. Schmelz- Siede- Schmelz- Siede-Komp. punkt °c punkt !1)c punkt °c punkt·oC
122 TlCl-CuCl 60 430 720 442 1366
171 ZnC1 2-StiC1 2 36 262 732 246 623
172 cuCl-SnC1 2 66 442 1366 246 623
178 TlCl-SnC1 2 72 430 720 246 623
180 KCl-SnC1 2 62 776 1500 246 623
183 Na€1-SnC1 2 68 801 1413 246 623
193 TICI-ZnC1 2 52 1130 720 262 732
215 NaCI-BeC1 2 50 801 1413 440 520
215 SnC1 2-LiCl 15 246 623 613 1353
228 ZnC1 2-KCl 46 262 732 776 1500
233 SnC1 2-MnC1 2 5 246 623 650 1190
242 CaCI-ZnC1 2 88 442 1366 262 732
262 TICI-PbC1 2 14 430 720 501 950
262 KCI-ZnC1 2 71 776 1500 262 732
262 NaCI-ZnC1 2 59,5 801 1413 262 732
280 CuCI-PbC1 2 42 442 1366 501 950
292 PbC1 2-BeC1 2 53 501 950 440 520
300 LiCI-BeC12 56 613 1353 440 520
300 TICI-BeC1 2 56 430 720 440 520
Tabelle 4: Binäre Chlorid-Systeme mit einem Schmelzpunkt
(Eutektikum) zwischen 300 und 450°C
Eutektikum Komponenten Mol-% I. Komponente II. Komponente
der 2. Schmelz- Siede- Schmelz- Siede-Temp. °c Komp. punkt 0c punktOC punkt °c punktOC
362 TlCl-MgC1 2 26 430 720 708 1412
372 BaC1 2-BeC12 87 962 1560 440 520
378 TICI-PbC1 2 42 430 720 501 950
412 NaCI-TICl 82 801 1413 430 720
419 TICI-CaC1 2 7 430 720 772 1600
432 ZnC1 2-KCl 68,5 262 732 776 1500
438 PbC1 2-PbO 22 501 950 888
Tabelle 5: Ternäre Chlorid-Systeme mit niedrigem Schmelzpunkt
Eutektische Komponenten Zusammensetzung in
Temperatur °c Mol-%
203 ZnCl 2-NaCl-KCl 60-20-20
383 PbCl 2-KCl-NaCl 71-11-18
396 MgCl 2-KCl-NaCl 60-20-20
415 KCl-NaCl-TlCl 6,1-6,3-87,4
----------------~---------------------~----------------------
435 MgCl 2-NaCl-UCl 3 38,6-57,91-3.49
432 Mgcl 2-NaCl-UCl 3 36,36-54,54-9.09
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Abb.1 Temperaturprofil in der Coreschmelze.
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Abb.2 Verhältnis der Wärmeflüsse nach oben (J
7
) und unten (Ja)








Abb.3 Core-Catcher-Konzept für einen GSB - Skizze.
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Abb.5 Schematische Darstellung der Wechselwirkungsmög-
lichkeiten des Bleis mit der Coreschmelze.
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Abb.6 Entflammbarkeitsbereiche des Wasserstoffs
mit Luft und CO 2 bzw. N2 [j] .
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oben: mit Nurloc gerechnete Kurven













































































































Abb.10 Bruchteil -fHo (t) [links] des oxidierten Hüllrohrmaterials und Wasserstoffmenge mH (t)2
bei verschiedenen Dampferzeugungsraten [17J •
